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Abstract

This paper presents a multi-scale modeling approach involving interfacial interactions to predict the elastic properties and mechanical behavior
of single-layer graphene-reinforced nanocomposites under tension load. A multi-scale model was developed using the finite element method of
the tripartite structure consisting of graphene in epoxy, the interfacial region and their VVan Der Walls interactions. The effect of graphene chirality
was investigated by proposing a methodology of graphene-Van Der Walls interactions-polymer with determined geometric dimensions.
Parametric modeling was performed to model the interactions between Van Der Walls, graphene and interface material atoms using the finite
element method with molecular mechanics approach. Numerical analysis of graphene nanoparticles by embedding them in an epoxy with their
real dimensions is not an appropriate task today. In particular, it is not possible to analyze these real graphene nanoparticles as multiple by
randomly dispersing them in the epoxy polymer. Therefore, in this research, a model was developed to overcome this problem and to investigate
the effect of molecular interactions on loads in different axes. The results show that graphene nanocomposites in armchair geometry give higher
stress values and behave more rigidly. As the volume ratio increases, the mechanical performances increase. It is seen that the graphene direction
is much stronger than the thickness direction. It is clear that the volume ratio effect in the thickness direction has a slight effect on the tensile
behavior.
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1. Giris

Biitiin canlilarin en temel elementi karbon elementidir. Karbonun allatroplarindan biri de grafittir. Bir tek karbon atomu
kalmligindaki grafit katmanina grafen yap1 denir [1]. Grafen levhalar, bilinen malzemeler arasinda en ince, en giiglii ve en sert
malzemeler olarak kabul edilmektedir. Bu karbon bazli malzemeler iizerindeki en erken ¢alismalarin 1960'lara kadar izi siiriilebilir.
Bununla birlikte, yalnizca son on yilda birkag katmanli grafit diizlem nanoyapilari iiretilmis ve karakterize edilmistir [2]. Karbon-
karbon atomlar1 arasindaki kovalent bag, yapiy1 bilinen en saglam malzemelerden biri yapmaktadir. KNT’ler (Karbon Nanotiipler)
miilkemmel diizeyde fiziksel ve mekanik 6zelliklere sahip, diisiik yogunluklu nanoyapilardir. Genel olarak kullanilan celik
malzemelerden ¢ok yiiksek elastik modiilii, egme modiilii, uzama, tokluk gibi 6zellikleri vardir [3]. Epoksi polimerler, miikemmel
yapismalari, 6nemli mekanik ve yiiksek elektriksel yalitim oOzellikleri ve nispeten iyi kimyasal direngleri nedeniyle iyi
bilinmektedir. Epoksi artik mikro elektronikten havacilik yapilarina kadar gesitli uygulamalarda yaygin olarak kullanilmaktadir.
Tek bir grafen tabakanin yuvarlamasiyla olusturulan yapiya tek duvarl karbon nanotiip (SWCNT) denilmektedir [1]. Spanos ve
digerleri [4] grafen bazli kompozitlerde elastik mekanik 6zelliklerin verimli hesaplanmasi i¢in {i¢ boyutlu bir mikromekanik yar1
stirekli sonlu eleman formiilasyonu uygulamistir. Heterojen bir yaklasim izleyerek matrisi ve araylizey davranigini tanimlamak i¢in
makroskopik 6zellikler kullanildi. Grafen tabakasinin ayrik dogasi ortaya ¢ikarilmis ve kompozit modelde atomistik mikro yapisina
olan bagimlilik dikkate alinmigtir. Bu hibrit yontem, matrisin molekiiler nano yapisinin ayrintili temsilinden kaginilmasi nedeniyle
¢ekicidir ve hesaplama maliyeti ve karmasikligindaki 6nemli azalma nedeniyle tercih edilebilir. Sonuglar, grafen bazli bir
kompozitin elastik mekanik 6zelliklerinin, kullanilan grafen levhanin boyutuna, hacim fraksiyonuna ve ayrica arayiiz bolgesinin
sertligine bagh oldugunu ortaya koymaktadir. Ayetullahi ve digerleri [5] bir polimer/tek duvarli karbon nanotiip (SWNT)
nanokompozitinin ¢ekme, egilme ve burulma yiiklemesi altinda dogrusal olmayan ozellikleri i¢in ¢ok Olcekli modelleme
sunmustur. Hem armchair hem de zigzag SWNT'lerin mekanik &zelliklerini tahmin etmek i¢in molekiiler mekanik teorisine
dayanan bir sonlu eleman (FE) modeli gelistirdiler. Esdeger kiris eleman1 daha sonra, SWNT ile polimer arasindaki ara fazin
mekanik tepki {izerindeki etkilerinin incelenebilecegi silindirik bir temsili hacim eleman1 (RVE) olusturmak icin kullanildi.
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Sonuglar, ara fazin nanokompozit sertligi iizerinde kiiciik bir etkisi olmasina ragmen (Tek duvarli nano tiip uzunlugu)/(RVE
uzunlugu) oraninin, nanokompozit sertligini énemli 6l¢iide etkiledigini gosterdi. Khalili ve Haghbin [6] ¢ok 6l¢ekli malzeme
modellemesi kullanarak nanokompozitlerin dogrusal olmayan ¢ekme davranisi lizerindeki nanotiip spesifikasyonlarinin roliinii
arastirmiglardir. Ayrica, dogrusal olmayan modellenmis SWCNT'lerin kompozitleri iizerindeki ¢ap, kiralite ve hacim
fraksiyonunun etkisini de incelediler. Polimer igine gomiilii farkli SWCNT'lerden olusan ¢esitli RVE'leri birlestirmek igin ¢ok
6lgekli modelleme uygulandi. Nanokompozitlerin elde edilen gerilme-sekil degistirme egrileri, Zigzaglar yerine armchair Tek
duvarli nano tiiplerin kullanilmasinin, ¢gekme yiiklemesinde nanokompozitleri daha sert hale getirdigini ortaya koydu. Ayrica
KNT'nin ¢ap1, gerilme-sekil degistirme egrileri tizerinde ters bir etkiye sahipti. Kiralite ve tiirden bagimsiz olarak daha kiigiik ¢apl
KNT'lerin kullanilmasi, nanokompozitleri gerilimde daha giiclii hale getirdi. Ayrica, ¢apin etkisi, KNT'lerin daha yiiksek hacim
fraksiyonlarinda daha belirgindi. Tserpes ve digerleri [7] karbon nanotiiple giiglendirilmis kompozitlerin ¢ekme davranisinm
modellemek i¢in ¢ok dlcekli temsili bir hacim elemanini arastirdi. izole edilmis karbon nanotiiplerin davranigim simiile etmek igin
degistirilmis Morse atomlar arasi potansiyeline dayanan ilerleyici bir kiritlma modeli ve matrisi modellemek ve RVE'yi olusturmak
i¢in sonlu elemanlar yontemi kullanildi. Nanokompozitin ¢gekme davranisi iizerindeki arayiizey kesme mukavemetinin etkisi de
azaldig1 bulundu. Zeng ve digerleri [8] polimer nanokompozitlerin modellenmesi i¢in mikromekanik ve sonlu elemanlar yontemi
(FEM) gibi orta olgekli veya makro Olgekli tekniklerin simirlamalarim arastirmuglardir. Sonlu elemanlar ve mikromekanik
yontemler Dbirlestirilerek yeni bir yaklasim olan Sonlu Elemanlar-Mikro gelistirildi. Bu yaklasim, grafen / epoksi
nanokompozitlerin polimerde rastgele dagitilmis grafen levhalar ile sertligini tahmin edebilmektedir. Sonlu eleman simiilasyonu
kullanilarak, polimer matrisin bir siireklilik fazi oldugu varsayilmistir ve fazlar arasi bolgedeki Van der Waals etkilesimleri
dogrusal olmayan yay elemanlar1 kullanilarak simiile edildi. Atomistik modelleme yaklasimi kullanilarak, grafen levhanin her
karbon-karbon bagi yapisal bir kiris olarak modellendi. Sonlu elemanlar yontemi ile hizalanmig grafen levhalara sahip
nanokompozitlerin modiilii hesaplandiktan sonra, rasgele dagitilmis grafen levhalara sahip nanokompozitlerin sertligi tahmin
edilmistir. Guo ve digerleri [9] grafen takviyeli kompozitlerin mekanik o6zelliklerini analiz etmek igin yeni bir ¢ok olgekli
simiilasyon yontemi Onerdi. Atomistik ve makroskopik 6lgekler, dnerilen sonlu eleman modelleme yaklasiminda birlestirilmistir.
Nano 6l¢ekli analizde, grafenin bir uzay g¢ergeve yapist segildi, karbon atomlari diigiimler olarak tanimlandi ve karbon-karbon
kovalent baglar1 nano 6lgekli kiriglerle temsil edildi. Matrisin ve arayiiziin makroskopik homojen izotropik modeli, kompozitlerin
temsili hacim elemanina dahil edildi. Grafen hacim orani ve farkli egim agilarinin kompozitlerin mekanik 6zellikleri iizerindeki
etkisi eksenel gerilim altinda incelenmistir. Simiilasyon sonuglari, grafen hacim fraksiyonundaki artisla birlikte kompozitlerin
Young modiillerinin 6nemli 6lgiide arttigini gosterdi. Kompozitlerin Young modiilleri, biiyiik 6lgiide grafenin boyutuna bagliydi.
Khalili ve Haghbin [10] darbe yiiklerinde tek duvarli karbon nanotiip takviyeli nanokompozitlerde takviye malzemelerinin ana
tasarim parametrelerinin etkisini aragtirmak i¢in ¢ok &lgekli malzeme modellemesi uygulamislardir. Ayrica KNT ¢apinin,
kiralitesinin ve hacim fraksiyonunun nanokompozitlerin farkli temsili hacim elemanlarmin darbe davranisi izerindeki etkisini de
incelediler. KNT’leri molekiiler mekanikteki atomik yapilarina dayali olarak sonlu elemanlar modelleme yaziliminda uzay gergeve
yapilarindaki kirig elemanlari araciligryla modellediler. Cesitli temsili hacim elemanlar bir gekme darbe yiikiine maruz birakildi ve
elde edilen tepkiler, nanokompozit yapilardaki KNT'lerin etkili tasarim parametrelerini degerlendirmek i¢in analiz edildi. Darbeden
sonraki bir zaman periyodunda temsili hacim elemanlarin sekil degistirme enerjisi yogunlugu ve eksenel sekil degistirme
salimimlari seklindeki sonuglar, matrise KNT'lerin eklenmesi nedeniyle nanokompozitlerin darbe davraniginda biiyiik bir gelisme
oldugunu goéstermektedir. temsili hacim elemanlarda daha kiiciik ¢apli KNT'lerin uygulanmasi, nanokompozitlerde daha iyi bir
darbe mukavemetine neden oldu. Parashar ve Mertiny [11] grafen ile modifiye edilmis polimer nanokompozitlerin kirtlma
Ozelliklerini inceledi. Sonlu elemanlar ortaminda ii¢ boyutlu temsili hacim elemani tabanli ¢ok 6lgekli bir model gelistirilmistir.
Grafen tabakalar1 atomistik bir durumda modellenirken, polimer matrisi bir siireklilik olarak modellenmistir. Grafen/polimer
nanokompozitlerin kirtlma 6zellikleri sanal ¢atlak kapatma teknigi ile birlikte incelenmistir. Sonuglar, grafen ile gii¢lendirilmis bir
polimerde yatan bir ¢atlak icin gerinim enerjisi salmim hizi acisindan kirilma 6zelliklerinin etkilendigini gostermektedir.
Mortazavi ve digerleri [12] grafen epoksi nanokompozitlerin etkin termal iletkenligini degerlendirmek igin molekiiler dinamik
(MD) ve sonlu eleman ydntemlerini kullanan ¢ok lgekli bir sema gelistirdi. Onerilen hiyerarsik cok dlcekli yaklasim, ii¢ farkli
olcegi iceriyordu. ilk olarak, atomik olgekte grafen epoksi birlesiminde termal iletimin arastirilmasi i¢in MD simiilasyonlari
kullanildi. Elde ettikleri sonuglar, iki farkli sertlestirici kimyasal i¢in tek katmanli grafenin 1sil iletkenliginin epoksi matriste
yaklastk %30 oraninda azaldigim gosterdi. Kumar ve Srivastava [13] sonlu elemanlar yontemini kullanarak siirekli ortam
mekanigine dayali 3 boyutlu nano 6lgekli temsili hacim elemant kullanarak KNT ve grafen bazli nanokompozitlerin etkili elastik
ozelliklerini degerlendirmeyi ve karsilastirmay1 amacladi. Cesitli elastik sabitleri degerlendirmek i¢in temsili hacim elemanlarin
sonlu elemani modeline farkli periyodik yer degistirme sinir kosullart uygulandi. Matris malzemesinin, hacim fraksiyonunun ve
takviye uzunlugunun elastik 6zellikler iizerindeki etkileri de incelenmistir. Ongériilen sonuglar, analitik ve/veya yar1 deneysel
sonuglar ve literatiirdeki mevcut sonuglar ile dogrulanmigtir. KNT ve grafen bazli nanokompozitlerin tiim elastik sertlik
Ozelliklerinin matris malzemesine gore daha iyi oldugu bulunmus olmasmna ragmen, sirasiyla KNT ve grafen bazlh
nanokompozitlerde diizlem dis1 ve diizlem igi sertlik 6zellikleri daha iyi gelismistir. Ayrica uzun nanodolgularin (grafen ve KNT),
kisa boy ile karsilastirildiginda elde edilen nanokompozitlerin normal elastik modiiliinii arttirmada daha etkili oldugu sonucuna
varilmigtir. Ahmadia ve digerleri [14] ¢ok O6lgekli karbon nanotiip/karbon fiber takviyeli polietilenden yapilmis L-sekilli
numunelerin egilme testi altindaki davranisini genisletilmis sonlu elemanlar yontemini kullanarak arastirmistir. Cok olgekli
kompozitin mekanik 6zellikleri, stokastik bir sonlu eleman modu ile elde edildi. Baslangigta, nanotiiplerin mekanik 6zelliklerini
nano Olgekte hesaplamak igin molekiiler dinamik simiilasyonlar: kullanildi. Daha sonra sonlu elemanlar yontemi kullanilarak
karbon nanotiip/polietilen nanokompozitin 6zellikleri elde edilmistir. Matrisin mekanik &zellikleri, nanotiip takviyeli polietilenin
ozellikleri olarak diisiiniildiigiinde, bir sonraki olgekte karbon fiberler kompozitlere dahil edilmistir. Hadden ve digerleri [15]
grafen nanoplateletler (GNP)/epoksi kompozitlerin elastik 6zelliklerini tahmin etmek igin hiyerarsik ¢ok olgekli bir modelleme
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yontemi gelistirilmis ve deneysel olarak dogrulamislardir. Cok 6lgekli modelleme yontemi, molekiiler diizeyde MD simiilasyonunu
ve mikroskobik diizeyde mikromekanik simiilasyonu igerir. Modeli dogrulamak ve modelleme yonteminin yeteneklerine iliskin
ispat saglamak i¢in modellenen malzemelerin numunelerinin tiretimi ve testi kullanildi. Elde edilen verilere gore, gelistirilen ¢ok
olgekli modelleme yontemi dogrudur ve GNP ile giiglendirilmis kompozitlerin mekanik davranisina fiziksel iggori
saglayabilir,kompozitteki GNP hacim fraksiyonu,ve GNP dagilim kalitesinin, kompozitin enine gerilme 6zellikleri izerinde gii¢li
bir etkiye sahip oldugu sonuglarina varilmistir. Manta ve digerleri [16] deneysel verilerle bir grafen/polimer nanokompozitin
elektriksel tepkisini simiile eden ve gelistirilen sayisal yontemi dogruladi. Yaklagimlari ¢ok 6lgekli yonteme dayanan hizalanmig
ve rastgele dagitilmis nanopargaciklar: hesaba katan bir birim hiicre ve temsili bir hacim elemandan (RVE) olusuyordu. Birim
hiicre diizeyinde, malzeme nano zellikleri (dolgu geometrisi, elektriksel bilesen ve arayiizey 6zellikleri) bir yerel direng cebirsel
matrisine entegre edilmistir. Malzeme mimarisi daha sonra birim hiicre elektriksel 6zelliklerinin kullanict tanimli dagilimi ile mikro
diizeyde modellenmistir. Istatistiksel bir 6rnek incelenerek ve ortalama elektrik tepkisi, dogrudan (DC) ve alternatif akim (AC)
Ol¢iimleriyle karsilagtirildi. Modelin gelismis nanokompozit sistemleri tasarlamak ve optimize etmek igin etkili, esnek ve zaman
acisindan verimli bir ara¢ oldugu kanitlandi. Gresil ve digerleri [17] grafen nanokompozitin termal yayilimini () ve ilgili a'y1 bir
dagilim indeksi ile Olgen, temassiz kizilotesi termografi haritalama kullanarak nicel bir dagilim karakterizasyon yontemi
sunmustur. Onerilen yéntemin ana avantaji, sistemin termal &zelliklerini 6lgmenin yani sira, daha az ¢aba ve maliyetle genis bir
alan tizerindeki dagilimi degerlendirebilmesiydi. Bu termal haritalamanin ger¢ek ¢oziiniirliigii, grafen nano levhaciklarin (GNP)
dagilimimin dogru bir resmini veren piksel bagina 200 um'ye ulagti. Dagilim sonrasi iglem, kompozitin yonlii termal iletkenliginde
GNP'nin agirlik¢a %5'inde %400'e varan artisa kadar bir gelisme gosterdi. Maxwell-Garnet etkili ortam yaklagimi, 6l¢iilen verilerle
olumlu sekilde karsilastirilan termal iletkenligi tahmin etmek igin 6nerildi. Malzeme davranislarinin modellenmesinde niimerik ve
analitik yOntemler aragtirmacilar tarafindan siklikla kullanilmaktadir. Malzeme teknolojilerinin gelismesinde ise farkli
konseptlerdeki malzemelerin kullanilmasi ile niimerik analizler-sonlu elemanlar ve sonlu farklar yontemleri kabiliyetleri geregi
daha 6n plana gikmaktadir [18-20].

Calismada farkli hacim oranlarinda ve kiral geometrisinde grafen takviyeli polimerik nanokompozitlerin farkli yiikleme
yonerindeki cekme davraniglar1 arastirilmigtir. Cekme davraniglari tespitinde sayisal olarak ¢ok 6lcekli analiz teknigi kullanilmastir.
Caligmanin dikkat c¢ekici noktasi ise grafen/polimer arayiizeylerinde olusan van der walls baglarinin dikkate alinarak sayisal
modele adapte edilmesidir. PYTHON dilinde parametrik olarak gergeklestirilen analzilerin gerilme-sekil degistirme davranislar
ortaya konmustur.

2. Cok Olcekli Modelleme
2.1. Grafen Tabakasimin Geometrisi

Grafen tabakasi, her bir atomun 1.421 A uzunlugundaki ¢ok giiclii kovalent baglarla en yakin {i¢ komsuya baglandig1 karbon
atomlar1 arasindaki altigen baglardan olusan bir kafestir. Grafen levhalarinin birgogunun mekanik ve elektriksel ozellikleri,
ozellikle baglarin atomik diizenini tanimlayan vektoriin yoniine ve uzunluguna baghdir. Bu vektor, yani kiral vektor veya kiralite
indeksi Cp, grafen tabakasindaki birim hiicrenin iki a; Ve a, vektoriinden tiretilir. Kiral vektor, n birim a; ve m birim a;'den olusur

(Sekil 1) [6]:
Cp =nd, + md,, bn=m D
(n, m) ile belirtilen kiralite indeksi, grafen levha tizerindeki kiral vektdriin uzunlugunu ve yoniinii temsil etmektedir. Kiral indeks

ile ilgili olarak, ii¢ tip grafen tabakasi tanimlanmigtir. Armchair grafen tabakalari (n, n) ile ve Zigzag grafen tabakalari (n, 0) ile
tanimlanir. Farkli kiralite indekslerine sahip olanlar, Kiral grafen levhalardir.

Sekil 1. Grafen Tabakasimin Geometrisi
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2.2. Molekiiler Mekanik Modelleme

Hesaplamali nanobilimde, birka¢ yiiz ila milyarlarca atom igeren bir sistemin enerjisi, atomlar arasi potansiyeller
kullanilarak degerlendirilir. Bir n-cisim nanoyapisinin toplam potansiyel enerji fonksiyonu, her zaman, kendisini olusturan
atomlarin koordinatlar1 cinsinden ifade edilebilen konfigiirasyon potansiyel enerjisini ifade ettigi anlagilmistir. En basit yol, bu
enerjiyi iki ve ii¢ cisim vb. potansiyel enerji fonksiyonlarini igeren bir kiime agilimi olarak agagidaki gibi ifade etmektir [6],

1 1
Hy = ;Ei i Vz(ri:rj) +§Zi2j¢i2k¢i,j V3(Ti,7”j,7‘k) +... 2

burada Vp, n-cisim atomlar arasi potansiyel fonksiyonlardir. Potansiyeller atomik koordinatlarin fonksiyonlaridir, ancak pratikte
atomlar aras1 mesafeler cinsinden ifade edilirler. Bu nedenle potansiyel enerji, atomlar arasi ayrilmaya ve ayrica tek tek atomlar
baglayan baglar arasindaki agilara baglidir.

Molekiiler mekanikte, grafen levhalar, karbon atomlari igeren biiyiik bir molekiil olarak kabul edilir. Bu nedenle, potansiyel enerji
fonksiyonu, yalnizca karbon atomlarinin gekirdeklerinin goreceli konumuna bagl olan sterik potansiyel enerji seklinde ifade edilir.
Bir nanoyapi1 kuvvet alaninin genel formu su sekilde ifade edilir [6]:

U=ZUT+ZU9+ZU®+ZUW+ZUU11W 3)

burada U, bag gerilmesidir, Uy bag agis1 biikiilmesidir, Uy dihedral a¢1 burulmasidir, Uy, diizlem dist burulmadir ve
Uy, qw molekiildeki bagli olmayan Van der Waals etkilesimleridir.

2 0-"-Q & o
¢ %" ¢ 2"/ —o
®) O 3

Sekil 2. Atomlar arasi baglarin potansiyel olusumlari

Molekiiler mekanik modelleme yontemi, klasik yap1 mekaniginde bir uzay cergevesi olarak GNP yapisinin atomik 6zelliklerini
simiile etmeyi amaglamaktadir. Bu nedenle, grafen levhalardaki karbon atomlar1 ¢cergevedeki eklemler olarak kabul edilir ve buna
karsilik olarak karbon baglari yiik tagtyan kirig elemanlari olarak kabul edilir (Sekil 2). Basit harmonik fonksiyonlar ve Amber
kuvvet alani, molekiiler mekanikte potansiyel enerji terimlerini tanimlamak i¢in asagidaki gibi uygulanir [ 6]:

Uy = 2k (r —10)? = 2 ky (Ar)? (4)
Up =5 ko(60 = 60)? =2 ko(46)? (5)
Ur = S ke(t = 10)? = S ke (AT)? (6)

burada k., kg, k. sirasiyla bag germe kuvveti, bag agisi bilkkme kuvveti ve burulma direnci sabitidir ve Ar, A8 and At sembolleri bag
germe artisini, bag agisi degisimini ve burulma agisi degisimini temsil eder. Yapi mekaniginde, L uzunlugunda bir karbon bagini
temsil eden tiniform bir kirig elemaninin deformasyonlardan kaynaklanan gerinim enerjisi asagidaki gibi ifade edilir [6]:

1 (L N2 1N%2L  1EA

Ua=3 )y gadl =555 =57 (A1) ™)
1 ,LT? 1T%2L 1GJ

Up =3y gdb=5¢ =57 (0B ®)
1 (L M2 2EI 1EI

Un =3 b b ="7a% =57 Qo) ©

Uy, Ur ve Uy, sirasiyla saf eksenel kuvvet N, saf egilme momenti M ve saf burulma T nedeniyle bir kiris elemaninin gerinim
enerjileridir. AL, & and Ap sirastyla eksenel gerilme deformasyonu, kirisin uglarindaki doniis agisi ve kirisin uglari arasindaki bagil
donistiir. Simdi, Denklemler'de yapisal mekanikteki gerinim enerjileri arasinda dogrudan bir iliski kurarak. (7)—(9) ve molekiiler
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mekanikte potansiyel enerjiler, Denk. (4)—(6), aym deformasyonlar1 varsayarak, kirig elemanlarinin elastik (Young modiilii E ve
kesme modiilii G) ve geometrik 6zellikleri (L uzunlugu ve kesit alan1 A) su sekilde elde edilir [6]:

EA

EI GJ
L :kr: TIkg, T:kT' (10)

carbon atom

1
FE mesh node

f">< K
\_

*®

/ equlvalent beam

Sekil 3. Uzay-kafes yontemi ile modellenen grafen levha

Kolaylik saglamak i¢in kirig elemanlar1 dairesel bir kesit olarak kabul edilir (Sekil 3). Amber kuvvet alanindan molekiiler mekanik
parametrelerinin bilinmesiyle, kiris elemanlarinin E, G ve ¢ap1 (d), asagidaki iliskiler yoluyla yapisal mekanik modellemede
uygulanmaya hazirdir [6]:

_ ko _ KkEL _ k#k.L
d = 4\/1@’ E= amky’ G = 8mk? (11)

k, =938 kcal mol™* A™2 = 6.52x10"7 Nnm™?!

kg = 126 kcal mol™* rad=? = 8.76x1071° N nm~* rad 2 (12)
k. = 40 kcal mol~* rad=% = 2.78x107° N nm~! rad 2

Bu formiilasyon, dairesel iki diigiimlii kiris elemanlar1 igin tiiretilen matris sistemi g¢oziilerek sonlu elemanlar yonteminde
uygulanmistir. Her diiglimiin alt1 serbestlik derecesi (DOF), {i¢ 6teleme (X, y, z) ve li¢ donme serbestlik derecesi (DoF) vardir.

2.3.  Grafen/Polimer Arayiizeyi Molekiiler Etkilesimler (Van der Walls Baglar)

Nanokompozitlerde nano dolgu maddesi olarak grafenin kullanilmasinin temel amaci, yiikii matristen nanopargaciklara
aktarmak ve sonug¢ olarak nanokompozitlerin sertligini iyilestirmektir. Bu yiik transferi temel olarak nanopartikiiller ve matris
arasindaki Van der Waals etkilegimleri araciligiyla gergeklestirilir. Grafen takviyeli polimerlerde polimerin hacim orani grafenden
cok daha biiyiik oldugu i¢in, polimer zincirlerindeki molekiiler etkilesimi grafenin modellendigi yaklasimla modellemek ¢ok
zordur. Bu nedenle polimer, modelleme prosediiriinde bir uzlasma olarak mikro Slgekte bir siirekli ortam olarak modellenir.
Polimeri olusturmak i¢in 8 diigiimlii kati elemanlar kullanilir ve izotopik davranis varsayilir. Young modiilii ve Poisson regine
orani sirastyla 2 GPa ve 0.35 olarak kabul edilmistir. Polimer ile iligkili elementlerin boyutu, grafen {izerindeki altigen halkalar
kadar kiigiik se¢ilir.

Polimerin grafen ve polimer zincirleri arasindaki etkilesimler, zayif elektrostatik ve van der Waals (vdW) kuvvetleri araciligiyla
gerceklesir. VAW kuvveti ile karsilagtirildiginda, grafen ve polimer arasindaki etkilesimi tamimlamada elektrostatik kuvvetin
katkis1 ihmal edilebilir [21]. vdW kuvveti, agagidaki gibi Lennard Jones “6—12 potansiyeli” temelinde etkilesen iki atom arasindaki
mesafe cinsinden ifade edilir [21]:

Fuaw = 2]~ (2)" + 05 (9)'] 3)

T
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Sekil 4. vdW etkilesimleri icin Kuvvet-Yer degistirme egrisi

e ve o, sirastyla 0.4396 kJmol—1 ve 0.3851 nm bityiikligiinde Lennard-Jones parametreleridir [22]. Van der Waals, grafenin karbon
atomlar1 ve ¢evresindeki polimerin i¢ ylizeyinin diigiimleri arasindaki etkilesimler, eksenel translasyon konektor tipi (CONN3D2)
kullanilarak modellenmistir. Atomik seviyede kuvvet-yer degistirme davranigina (Denk. (13)) karsilik gelen verileri (Sekil 4), Van
der Waals etkilesimlerinin dogrusal olmayan davranigini tariflemek i¢in yazilima bir kod aracilig1 ile adapte edilmistir. Polimerin
diigiimleri ile grafen arasinda bu etkilesimleri olusturmak i¢in bir kod yazilmistir. Bu sekilde, sadece grafen diigiimii (atom) ve
polimerin bitisik diigiimleri arasindaki Van der Walls etkilesimi olusturulmustur. Sekil 5’te VAW etkilesimlerinin sonlu elemanlar

modeli gosterilmektedir.

Sekil 5. Grafen tabakasi, polimer ve VAW etkilesimleri

2.4. Temsili Hacim Eleman ve Sayisal Model

Bu ¢aligmada, molekiiler yapisal modellemenin uygulanmasi i¢in alt1 serbestlik derecesine sahip lineer Euler-Bernoulli kiris
elemanlar1 kullanilmigstir. Bu eleman, E ve G gibi bilinen elastik parametrelere ve ayrica molekiiler yapisal modelleme yénteminden

elde edilen ¢apa dayanmaktadir. Kiris elemanlari, molekiiler yapisindaki karbon atomlariin koordinatlar1 aracilifiyla geometrik
olarak modellenen bir uzay-gergeve yapisina uygulanir. Koordinatlar, bir nanomalzeme modelleme programi kullanilarak elde
edilmistir. Kirig elemanlari, grafen levhalarin kiralitesi ile ilgili olarak iki uygun karbon atomu arasinda yer alir. Bu ¢aligmada iki
farkli grafen levha kullanilmistir. Sekil 6, ABAQUS'ta [23] grafen levhalarin modellenmesini ve kullanimini gostermektedir.
Istenilen kril indeksine gore grafenler nanomalzeme modelleme yaziliminda ¢izilmis, her bir atomun koordinatlari {i¢ boyutlu
olarak satir satir istenmistir. Sonlu elemanlar yaziliminda uzay-kafes yontemi ile kiris eleman modellenmesi sirasinda daha once

alinan koordinatlar adapte edilerek parametrik olarak modellenmistir.
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Sekil 6. ABAQUS’de modellenen grafen tabakalari

Nanokompozitlerin ¢ok dlgekli malzeme modellemesindeki ana ilke, analiz edilecek malzeme sisteminin bir temsilcisi olarak bir
Temsili Eleman (Representative volume element, RVE) olusturmaktir. Bir GNP/polimer nanokompozitinin sayisal
simiilasyonunda, nano parcacik molekiiler mekanik tarafindan daha dogru bir sekilde modellenirken, kompozit mukavemeti ve
sertligi tizerinde daha az dnemli etkiye sahip olan polimer kismi, FEM'de bir siireklilik olarak ortak kat1 elementlerle temsil edilir.

Bu ¢alismada polimer, Young modiilii 2 GPa ve Poisson orani 0.35 olan lineer elastik bir malzeme olarak kabul edilmistir. Uzayda
her bir diigiim igin alt1 serbestlik derecesine sahip dogrusal kiibik sekiz diigiimlii elemanlar, Sonlu elemanlardaki polimer kismini
birbirine baglamak i¢in kullanilir. GNP parametrelerinin etkisini arastirmak igin farkli temsili hacim eleman diizenlemeleri
modellenmistir. Temsili hacim elemanlar farkli miktarlarda polimer i¢ine gomiilmiis 2 farkl: farkli armcahir (6,6) ve Zigzag (10,0)
GNP boyutundan olusur. GNP'ler, polimer ile ayn1 uzunlukta temsili hacim elemanin ortasinda bulunur. GNP hacim oram
ABAQUS ile hesaplanir ve GNP’ nin kalinhig grafit levhalardaki ara katman bosluguna esit olarak alinir, yani 0.34 nm’dir [13].
Sekil 7, ABAQUS’ta modellenen GNP ve ¢evreleyen polimeri igeren bir temsili hacim eleman1 géstermektedir.

LI L)

c L

ekil 7. Polimer, grafen tabakasi ve molekiiler etkilesimleri iceren ve ABAQUS’de modellenen temsili hacim eleman
S g § ¢

GNP ile cevreleyen polimer arasindaki etkilesim, ¢ok fazli malzeme modellemede kritik bir noktadir. Bu nedenle, ABAQUS'ta bir
yetenek olarak "gomiilii eleman", arayiizii temsili hacim elemanlart modellemek i¢in kullanilir. Bu yetenek, ¢ok fazli yapilarda
takviye elemanlar1 igin basartyla kullanilmaktadir. Analiz prosediiriinde, her bir RVE'nin bir ucu tamamen sinirlandirtlmistir ve
%10 sekil degistirme elde edene kadar diger uca artimli bir eksenel yer degistirme uygulanmistir. Bu yontem, temsisi hacim
elemanlarin ¢ekme davraniginin degerlendirilmesinde yaygin olarak kullanilir [14]. Kiris elemanlarmin GNP igindeki dogrusal
olmama durumu goz oniine alindiginda, analizin genel olarak dogrusal olmayan sonuglar vermesine olanak saglanmistir. Normal
gerilme, sekil degistiren bolgelerden toplam kuvvet ¢iktisi ile istenir ve yazilim ¢iktilarindan hesaplanir.

Bu calismada, GNP parametrelerinin nanokompozitlerin ¢ekme davranisi tizerindeki etkisini arastirmak igin (6, 6) Armchair ve
(10, 0) Zigzag GNP'ler olmak tizere dort tip GNP kullanilmigtir. Polimere %1, %2 ve %5 hacim oranlarinda eklenmistir. Armchair
(6, 6) ve Zigzag (10, 0) GNP'ler hemen hemen esit uzunluktadir.
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3. Sonuclar

Nanokompozitlerin gerilme davranisi ilizerindeki grafen levha ozelliklerinin roliinii arastirmak i¢in ¢ok Slgekli malzeme
modellemesi kullamilmigtir. Ozellikle, dogrusal olmayan modellenmis grafenlerin kiralite ve hacim fraksiyonlarinin
nanokompozitleri tizerindeki etkisi malzemelerin atomlar1 arasindaki etkilesimlerinde dikkate alinmasi ile incelenmistir. Polimer
icine gdmiilii farkli GNP'lerden olusan cesitli temsisi hacim elemanlar1 birlestirmek igin ¢ok 6lgekli modelleme uygulanmistir.
Grafen levhalar, uzay cerceve yapilari durumunda atomik yapilarina dayali olarak siirekli ortam mekaniginde modellenmistir. Bu
yapidaki nanopartikiiller, molekiiler mekanikteki karbon baglarimin 6zelliklerine benzeyecek sekilde tanimlanir. Temsisi hacim
elemanlarin polimer kismi, modelleme kolaylig1 acisindan lineer elastik siirekli malzeme olarak modellenmistir.

.
i

Sekil 8. Cekme yiikii altindaki grafen ve VAW baglar

Her biri % 1, 2 ve 5 hacim oranminda ve ayn1 geometrik 6zelliklerde iki farkl krilite endeksine sahip (6,6), armchair ve (10,0),
zigzag GNP'den olusan 6 RVE, ayr1 agsamali prosediirlerde analiz edilmistir. (6,6) ve (10,0) GNP'lerin neredeyse esit uzunlukta

(2,3 nm) iki farkl tiir grafen yapisitir. Hacim oraninin ¢ekme davranigi lizerindeki etkisi grafen dogrultusunda ve kalinlik
dogrultusunda olmak iizere ¢ok boyutlu olarak aragtirilmistir.
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Sekil 9. Polimerik nanokompozitin grafen dogrultusundaki (y yonii) ¢cekme davramsina grafen krilitesi ve hacim oram etkisi
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c) Armchair-Zigzag

Sekil 10. Polimerik nanokompozitin grafenin kalinlik dogrultusundaki (z yonii) ¢cekme davramsina grafen Krilitesi ve hacim orani
etkisi

Sekil 8 ¢cekme yiikii altindaki grafen nanokompozitin arayiizey baglarini gostermektedir. Sekilden de gortildiigii gibi grafenin her
bir atomu kendisi ¢cevreleyen polimer atomlari ile bag kurmaktadir. Bag kurulmasinda Sekil 4’deki grafikten ortaya ¢ikan bir kural
vardir. Atomik seviyede kuvvet yer degistirme egrisine gore yaklasik 8 nm’den sonra atomlar arasi ¢keim kuvveti 0 (sifir)’a
yaklagmaktadir. Bu durum bag kurulumunun modellenmesinde kullanilmistir. Yazilan bir program ile uzayda bag kurma ihtimali
olan grafen ve polimer atomlarinin koordinatlar1 alinarak ve tekrar uzayda iki nokta arasindaki uzaklik hesabi yapilarak uzakligi
8 nm’den kii¢iik olan tiim grafen ve polimer atomlar arasinda bag kurulmustur. Burada en 6nemli nokta polimer atomlarinin
belirlenmesidir ¢iinkii grafen atomlar1 grafen geometrisinden dolayi sabittir. Polimer atomlari ise kullaniciya baglidir. Yapilan 6n
¢alismalar sonucunda polimer atomlarinin yerleri yaklasik olarak grafen hiicresi boyutlarinda ayarlanmistir. Olusturulan bag sayisi

yazilim agisindan sinirlidir. Bu ¢aligmada kullanilan grafen geometrisi sabit oldugu i¢in analizlerde olugan ortalama VAW baglari
say1st 10000 adettir.

Sekil 9’da ise temsili hacim eleman olan polimerik nanokompozitin grafen dogrultusundaki (y yonii) ¢ekme davramslar farkh
hacim orani ve kiral geometriye sahip grafenler igin verilmistir. Grafen dogrultusundan kasit grafenin eni veya boyunun
dogrultusudur. Grafenin yiik tasidig1 bu yondeki etkisi asikar olurken diger yondeki etkiside merak uyandiran diger bir konudur.
Grafenin polimer icerisindeki hacim orani arttik¢a gerilme seviyeleri arttmistir. Analizler lineer elastik oldugu i¢in lineer bir artig
goriilmektedir. Benzer durum zigzag kriliteye sahip nanokompozitlerde de goziikmektedir. Armchair ve zigzag geometriye sahip
nankompozitlerin sonuglarinda ise armchair geometrideki nanokompozitlerin daha yiiksek gerilme seviyesine ulastigi sonucu
¢ikmaktadir. Sekil 10 benzer sekilde nanokompozitlerin diger yondeki (grafen kalinlik yonii) ¢ekme altindaki gerilme sekil
degistirme degisimini vermektedir. Grafen kalinlik boyunca nano seviyede ¢ok diisiik yiikler tasimaktadir. Ancak grafen-polimer
arasindaki kurulan baglar nedeni ile yiik tasima kabiliyetinin polimer-grafen-polimer arasindaki yiik transferi ile modellemek
caligmanin bagarisimt géstermektedir. Kalinlik boyunca yiik tagima kapasitesi az olsa da saf polimerin mekanik 6zelligini grafen
takviyesi iyilestirmistir. Saf polimerin gerilme seviyesi 150 MPa civarinda olurken hacim oranina gore sirasi ile % 1, 2 ve 5
armchair geometrili grafen takviyeli nanokompzoitlerin en biiyiik gerilme seviyeleri 184, 190 ve 210 MPa civarinda olmustur.
Benzer durum zigzag geometrili nanokompozitlerde de vardir. Armchair ve zigzag geometrili nanokompozitler karsilastirildiginda
ise gerilme seviyelerinin ¢cok yakin oldugu sonucu ¢ikmaktadir.
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4. Yorum ve Oneriler

GNP'lerin kiralite ve hacim fraksiyonunun nanokompozitlerinin ¢ekme davranigi tizerindeki etkisi aragtirilmigtir. ABAQUS
yazilimida ¢ok Ol¢ekli malzeme modellemesi, GNP/polimer nanokompozitin temsili bir hacim elemani iizerindeki ¢ekme
yiiklemesini simiile etmek i¢in kullanilmistir. GNP'ler, molekiiler mekanikte uzay c¢ergeve yapilari olarak degistirilmis Morse
potansiyeli araciligiyla atomik yapilarina gére modellenmistir. Temsili hacim elemanlarda GNP ve polimer olusturularak farkli
boyutlardaki farkli miktarlarda Armchair ve Zigzag GNP’ler ile arayiiz modellemesi yapilmigtir. Arayiizey etkilesimleri VAW
baglar ile modellenmistirg Temsili hacim elemanlarin elde edilen gerilme sekil degistirme egrileri, nanokompozitlerin gerilme
davraniginin, GNP'lerin hacim fraksiyonu ve kiralitesine bagimliligini1 géstermistir. Temsili hacim elemanlar1 Armchair GNP'leri
ile kullanmak, ozellikle daha yiiksek uygulanan gerilmelerde, ¢ekme yiiklemesi altinda daha yiiksek mukavemet ve tokluk ile
sonuglanmistir. Benzer sekilde daha yiiksek hacim orani ile de bu durum saglanmistir. Grafenin kalinlik yoniindeki davranisi ise
saf polimerin mekanik 6zelliklerini az da olsa anlamli sekilde iyilestirmistir.
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